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論    文    の    要    旨 
 
この論文では、マイクロバイオセンシングデバイスにおける自動的な溶液処理を目指した集積化マイク
ロフルイディックデバイスについて述べている。 
第１章では、まずポイントオブケア等における診断ツールの他、マイクロフルイディックデバイスの応用
可能な分野について述べている。ここでは、デバイス上での溶液操作が必要になるが、これにはマイクロ
バルブ、マイクロポンプが必要になる。これらおよび集積化マイクロフルイディックデバイスを目指した過去
の研究例について述べている。以上を踏まえ、従来技術の問題点と現時点での課題を示した上で、本研
究の目的を述べている。 
第２章では、化学分析過程で必要になる溶液交換のためのバルブレス・マイクロフルイディックデバイス
について述べている。このデバイスは、ガラスとポリジメチルシロキサン(PDMS)を用いて微細加工技術に
より作製され、微小反応容器に接続された複数の溶液導入用流路と１つの排出用流路からなる。内部に
気泡が混入することなく、安定に溶液の交換ができたことが示されている。センシングへの応用可能性を
示すため、このデバイスを用いてサイトカインの一種であるインターロイキン２ (IL-2) の検出を行ったこと
を述べている。 
第３章では、送液制御のためのスイッチングが可能な疎水性バルブについて述べている。このバルブ
は疎水性のアルカンチオール自己組織化単分子膜(SAM)を白金電極上に形成した構造を有する。－1 
V (vs. Ag/AgCl)程度の電位の印加により、白金電極上の SAMを還元脱離し、これにより表面を疎水性か
ら親水性に変化させる。この変化を利用することにより、ガラスと PDMS からなる微小流路内を毛細管現
象で進行する溶液を停止させ、必要な時にこの移動を再開するバルブとして機能させることができる。わ
ずか 10 µm 幅のバルブでも 1 cm 幅の流路で水溶液を安定に静止させることができた。このバルブは構
造が非常にシンプルであるために、微小流路ネットワーク中の多数の必要な箇所に集積化することも可
能である。また、SAM が高 pH で脱離しやすくなることを確認し、水の電気分解で白金電極端部の pH を
上昇させ、電位印加時の SAM の還元脱離を加速し、スイッチング時間を短縮できることも述べている。さ
らに、このバルブは２液を分離した状態で維持し、これらを混合することもできる。わずか 10 µm 幅のバル
ブでこの操作が安定に行えたことが示されている。 
第４章では、第３章の研究で開発したバルブを用い、バイオセンシングデバイスへの応用を目指したマ
イクロフルイディックデバイスの開発と、ここでの自動溶液制御について述べている。化学分析も含め、多
くの場合、バルブだけでなくポンプも必要となるが、ここでは高吸水性ポリマーを用いた吸引用マイクロポ
ンプを新たに作製している。このポンプは高吸水性のポリアクリル酸と支持体となる酢酸セルロースの混
合物を凍結乾燥することにより作られる。マイクロフルイディックデバイスには注入用流路が複数個形成さ
れ、ポンプが１個接続される。注入用流路と反応容器の接続部にはバルブが形成される。バルブを順次
開くことにより反応容器の中に溶液を導入し、またポンプ側のバルブを開くことにより、この溶液がポンプ
側に排出できたことが述べられている。ここで、毛細管現象により効率的な送液を行うためには、ガラス表
面は十分に親水性である必要があるが、ガラス表面をサンドブラスティングにより粗して、超親水面を実現
している。なお、ポンプで溶液を吸引・排出後、注入・排出に用いたバルブは閉じた状態にならなければ、
次の溶液の注入に影響が出る。そこで、注入する溶液中にアルカンチオールを混在させ、バルブが開い
て溶液部を覆っている状態で SAM を再生する方法を新たに提案し、期待通りの動作をしたことを述べて
いる。最後に、このデバイスを用いてタンパク質の分析が行えたことを述べている。 
第５章では、以上の研究の内容について総括している。 
 
 
審    査    の    要    旨 
〔批評〕 
高性能で使用者が使いやすい微小化学分析システムを実現する上で、高度な溶液処理機能を有する
マイクロフルイディックデバイスの実現が求められている。このような溶液処理ではバルブが必要であるが、
本論文では白金電極上に疎水性 SAM を形成した興味深いバルブ構造を提案している。ガラスと疎水性
PDMS からなる流路中にこれを形成すると、毛細管現象で進行した溶液はここで停止するが、SAM を電
位印加により電気化学的に還元脱離することにより、親水性の白金電極表面を露出させ、溶液の移動を
再開することができる。これまで様々なマイクロバルブが提案されてきたが、構造が複雑になりがちで、こ
れらを多数集積化して送液制御を行うのは容易ではなかった。バルブも含め、送液素子の集積化には、
素子構造を可能な限りシンプルにする必要がある。ここで提案されたバルブは薄膜金属電極パターンに
疎水性の表面修飾を施した非常にシンプルなものである。それ故、微小流路ネットワーク中にこれを多数
形成し、複雑な溶液操作を行うことも容易に実現できる。本論文ではそれが実際に可能であることを示し
ている。 
このようなマイクロフルイディックデバイス上での溶液処理をバルブのみで行うのは目的によっては困難
であり、さらにポンプも必要となる。第１章で述べられているように、マイクロポンプも構造が複雑になりがち
で、他の送液素子と合わせて集積化するのは容易ではなかった。この問題を解決すべく、本論文では高
吸水性ポリマーを用いた構造・機能面でシンプルな吸引用マイクロポンプを新たに提案している。このマ
イクロポンプと前記のバルブを微小流路構造中に集積化し、微小反応容器中に順次溶液を導入・排出す
ることに成功しているが、従来の研究でここまで行えている例は極めて少なく、高く評価できる。最後に示
しているように、タンパク質の分析では、このような溶液交換が必要になる。これらの方面への応用におい
ては、有用な要素技術になるものと思われる。 
 
〔最終試験結果〕 
平成 29年 2月 14日、数理物質科学研究科学位論文審査委員会において審査委員の全員出席のも
と、著者に論文について説明を求め、関連事項につき質疑応答を行った。その結果、審査委員全員によ
って、合格と判定された。 
 
〔結論〕 
上記の論文審査ならびに最終試験の結果に基づき、著者は博士（工学）の学位を受けるに十分な資
格を有するものと認める。 
 
